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Description 

La presents invention a pour objet un procede de 
synthese catalytique heterogene exothermique, en 
phase gazeuse sous haute pression, ainsi que des 
reacteurs de mise en oeuvre. 

Elle s'applique notamment a la synthese de 
I'ammoniac et a celle du methanol. 

Depuis deux decennies, 1'augmentation de la 
capacite de production des installations industrielles 
et I'abaissement de la pression de ces reactions ont 
conduit a la conception de reacteurs de grande 
dimension. Ainsi, des reacteurs ont ete construits de 
maniere a ce que la section de passage du gaz a tra- 
vers le catalyseur soit agrandie, par exemple par une 
circulation radiale des gaz. La circulation radiale cen- 
trifuge, comparee a la circulation centripete, permet 
d'augmenter le taux de conversion. Mais ceci est rare- 
ment realise de facon systematique sur chaque lit 
dans les techniques radiates a lits adiabatiques 
connues. 

En outre, le controle de temperature par I'interme- 
diaire d'un ou plusieurs echangeurs thermiques pla- 
ces entre les lits adiabatiques, engendre une 
augmentation du volume necessaire du recipient 
sous haute pression. D'autre part, la circulation du 
gas de synthese entre les chicanes de ces echan- 
geurs intermediaires provoque une perte de charge 
de ce gaz. 

La presente invention pallia ces divers inconve- 
nients, en permettant une circulation radiale centri- 
fuge surtous les lits catalytiques, en transformant les 
dits echangeurs intermediaires en echangeurs-reac- 
teurs radiaux centrifuges, tout en maintenant a unfai- 
ble niveau la perte de charge des flux gazeux dans 
ces echangeurs. 

Le procede de synthese heterogene exothermi- 
que en phase gazeuse sous haute pression, met en 
oeuvre au moins un lit catalytique cylindrique dans 
lequel les gaz circulent de facon radiale centrifuge. 
Selon I'invention le lit catalytique superieur comprend 
au moins deux zones catalytiques reactionnelles de 
type different, constitutes par une zone catalytique 
reactionnelle centrale adiabatique et une zone cata- 
lytique reactionnelle peripherique refroidie, contigiie 
a la zone adiabatique, les volumes respectifs des 
dites zones etant fonction du reglage optimal du cata- 
lyseur, la zone reactionnelle centrale ayant le volume 
le plus important. 

Ce procede permet d'obtenir un profil de tempe- 
rature dans la masse catalytique tel que le fonction- 
nement pratiquement optimum d'un point de vue 
cinetique soit altemativement adiabatique puis 
refroidi in situ dans chaque lit 

Le lit catalytique superieur peut comprendre une 
succession de zones reactionnelles concentriques 
contigues altemativement adiabatique et refroidie, 
avec une zone reactionnelle centrale adiabatique et 



une zone peripherique refroidie, la zone reactionnelle 
centrale ayant le volume le plus important et I'ensem- 
ble des zones refroidies ayant un volume inferieur a 
celui des zones adiabatiques. 

5 Les volumes des differentes zones catalytiques 

sont choisis dans des proportions permettant d'attein- 
dre le reglage optimal de la temperature. Pour un lit 
catalytique constitue de deux zones, la zone catalyti- 
que refroidie represents 5 a 25% de la masse cataly- 

10 tique totale. Pour un lit catalytique constitue par une 
succession de zones reactionnelles, I'ensemble des 
zones refroidies represents entre 5 et 25% de la 
masse catalytique totale et la zone reactionnelle cen- 
trale represente entre 40 et 50% du total de la masse 

15 catalytique adiabatique. 

Quand le procede est conduit dans plusieurs lits 
catalytiques superposes, constitues parau moins une 
zone adiabatique et une zone refroidie, le dernier lit 
peut eventuellement etre adiabatique. 

20 Selon I'invention, le refraidissement des zones 

reactionnelles est assure par un ou plusieurs moyens 
d'echange thermique noyes dans les zones catalyti- 
ques refroidies et places a la periph6rie de la zone ou 
des zones adiabatiques, les dits moyens d'echange 

25 thermique etant traverses par un fluide thermique a 
haut coefficient d'echange, tel que les gaz reactifs 
sous haute pression. 

La circulation des gaz r6agissant dans la zone 
refroidie par le moyen d'echange thermique est aussi 

30 radiale, centrifuge. La temperature des gaz parvenant 
a la peripheric du lit catalytique est moderee et la 
perte de charge dans chaque moyen d'echange ther- 
mique est faible, bien que le coefficient d'echange soit 
eleve en raison de la presence des grains de cataly- 

35 seur conducteurs de la chaleur. 

Selon I'invention, le fluide d'6change thermique 
est partage en deux flux paralleles avec alimentation 
descendante, et circulation ascendants divisee assu- 
rant I'echange thermique ; puis quand le fluide 

40 d'echange thermique est constitue par les gaz reac- 
tifs, il participe a la circulation radiale centrifuge a tra- 
vers la masse catalytique. 

Selon une variante, quand le procede est conduit 
dans plusieurs lits catalytiques superposes, le flux 

45 d'echange thermique etant partage en deux flux 
paralleles, I'un des flux formant une alimentation des- 
cendante a travers le premier lit catalytique, puis le 
second lit catalytique, et ensuite dans le second lit 
catalytique une circulation ascendante divisee assu- 

50 rant I'echange thermique dans ie second lit, puis le dit 
flux est remene au premier lit catalytique apres 
melange avec les autres gaz reactifs et participe a la 
circulation radiale centrifuge a travers la masse cata- 
lytique du premier lit, I'autre flux d'echange thermique 

55 assurant une alimentation descendante et une circu- 
lation ascendante divisee assurant I'echange thermi- 
que dans le premier lit. 

Quand le fluide d'echange thermique est consti- 
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tu6 par les gaz reactifs, il participe apres melange 
avec les autres gaz reactifs a la circulation radiale 
centrifuge a travers la masse catalytique du premier 
lit. 

La solution proposee par la presente invention 
remedie aux differentes difficultes rencontrees dans 
les techniques actuelles, par une conception simple 
de reacteur cylindrique, a circulation radiale centri- 
fuge, a lits catalytiques principalement adiabatiques 
puis refroidis avant la sortie p6riph6rique des gaz, le 
refroidissement se faisant par un echange-reacteur a 
faible perte de charge situe a la p6ripherie du lit cata- 
lytique consider ; I'ensemble du lit catalytique 
compose d'une partie adiabatique et d'une partie 
refroidie constituant un module mdcanique homo- 
gene de construction simple, empilable surun lit-mo- 
dule du meme type place immediatement en dessous 
de lui. 

La presente invention s'applique egalement a un 
reacteuraun seul litd'abord adiabatique puis refroidi. 

Le procSde' peut etre mis en oeuvre de la maniere 
suivante non limitative, selon laquelle le gaz de 
synthese reactif est prechauffe a la temperature 
d'entree au premier lit catalytique puis amene dans un 
conduit cylindrique central, en general de section 
annulaire. La paroi de ce conduit la plus eloignee de 
I'axe du recipient cylindrique est perforce de facon a 
repartir de maniere uniforme le gaz reactif dans la 
masse catalytique. Le gaz traverse le lit catalytique 
cylindrique suivant une trajectoire radiale centrifuge. 
Les fonds superieur et inferieur du lit catalytique etant 
a peu pres dans des plans horizontaux, la section de 
passage du gaz augmente proportionnellement a son 
eioignement de I'axe du cylindre. La vitesse lineaire 
decroft done, alors que la reaction progresse et que 
la vitesse de reaction, de ce fait, diminue. Le gaz for- 
tement chauffe par cette reaction adiabatique conti- 
nue d'etre dirigS vers la p6ripherie du cylindre, suivant 
une trajectoire radiale centrifuge, en traversant 
ensuite une zone catalytique du meme lit traversee 
par des moyens d'echange thermique. La dite zone 
catalytique contigiie a la partie adiabatique du lit ne 
presente pas de discontinue avec celle-ci. D'autre 
part, les moyens d'echange thermique sont en gene- 
ral des tubes d'echange verticaux, disposis de la 
fagon la plus efficiente les uns par rapport aux autres. 
Cette disposition permet a la fois de realiser un bon 
6change thermique, de ne pas creer une perte de 
charge nuisible et de faciliter le remplissage de cette 
zone en catalyseur. La presence des grains de cata- 
lyseur au contact direct des tubes d'echange thermi- 
que presente des avantages : la vitesse du gaz 
circulant entre les grains etant maintenue a des 
valeurs facilitant le transfert termique ; les grains 
etant constitues de matiere conductrice de la chaleur 
(grains a base de fer metallique pour la synthese de 
I'ammoniac, par exemple) jouent un r6le tres impor- 
tant, analogue a celui d'ailettes de transfert thermique 



au contact des tubes ; enfin, dernier avantage, 
comme mentionne precidemment, I'inte ret d'un point 
de vue rSactionnel d'une zone du lit refroidie in situ 
avant la sortie du gaz. Le coefficient d'echange ther- 

5 mique a I'ext6rieur des tubes d'echange verticaux en 
I'absence de catalyseur estfaible parce que le gaz cir- 
cule de facon croisee sur toute la hauteur du lit cata- 
lytique, done a une vitesse reduite. Et, au contraire le 
coefficient d'echange a I'intirieur des tubes est 6leve" 

10 parce que la section de passage du gaz circulant dans 
les tubes paralleles est relativement faible, etdonc la 
vitesse y est elevee. 

Le gaz refroidi et ayant r6agi dans la zone cata- 
lytique refroidie passe a travers une t8le cylindrique, 

15 perforee de facon a maintenir une circulation uni- 
forme dans le lit catalytique, et placed a sa penph<§rie. 
Le gaz est ensuite collecte dans une chambre annu- 
laire cylindrique a la p6riph6rie du recipient, pour etre 
ensuite conduit vers un autre lit du meme type ou un 

20 lit final lequel, rappelons-le, est radial, centrifuge, 
exclusivement adiabatique en general. 

Ainsi, le gaz circulant dans la dite chambre annu- 
laire a ete refroidi a la temperature d'entree au lit sui- 
vant. Dans le cas de la synthese de I'ammoniac, le 

25 gaz est refroidi d'environ 500°C a environ 400°C. A 
cette derniere temperature, on sait que I'on peut lais- 
ser au contact de la paroi metallique sous haute pres- 
sion, le gaz riche en hydrogene, sans craindre de 
corrosion de la dite paroi, a condition de recourir, pour 

30 la construction de la dite paroi, a des aciers fake- 
ment allies qui restent faciles a mettre en oeuvre. A 
une temperature de 500°C, il serait necessaire de 
recourir a des aciers fortement allies, travaillant au 
fluage, la paroi deviendrait tres 6paisse et difficile a 

35 rdaliser : il est done indispensable de refroidir le gaz 
effluent a 400°C. 

Selon une variante, dans le cas de la synthese de 
I'ammoniac, il reste possible de continuera utiliser les 
aciers traditionnels non allies ou a 0,5% de molyb- 

40 dene employees pour la construction des parois sous 
haute pression des r6acteurs conventionnels. Dans 
ce cas, il est necessaire d'entreposer, entre la cham- 
bre annulaire de gaz effluent a 400°C et la paroi sous 
haute pression, le circuit bien connu de gazde protec- 
ts tion thermique voisin de 200°C. Cette variante peut 
etre utilisee pour moderniser des reacteurs conven- 
tionnels dont on voudrait conserver I'enceinte resis- 
tant a la haute pression. 

II est donne ci-apr6s, a titre non limitatif, divers 

50 modes de realisation et de mise en oeuvre de I'inven- 
tion representes schematiquement sur les figures des 
dessins annexes. 

Exemple 1 

55 

La figure 1 illustre invention dans le cas d'un lit 
catalytique a une seule nappe d'echanges thermi- 
ques verticaux internes. 
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Ce rSacteur de synthase catalytique heterogene 
exothermique en phase gazeuse sous haute pres- 
sion, cylindrique a circulation radiale centrifuge est 
constitue par une enveloppe metallique resistant a la 
pression, contenant une chambre annulaire centrale 
(14) a paroi perforee autour de laquelle sont emboi- 
tees les cartouches catalytiques cylindriques, consti- 
tutes parau moins un module mecanique homogene 
contenant la masse catalytique (20) dont les parties 
superieures et inferieures sont horizontales ou faible- 
ment inclinees et les parois vertical es sont perforees. 

Le module a sa peripheric est traverse verticale- 
ment par la canalisation d'alimentation (3) interne 
aboutissant dans la chambre collectrice annulaire 
inferieure d'alimentation (4) du faisceau annulaire (5) 
vertical interne du lit catalytique superieuraboutissant 
dans la chambre collectrice annulaire superieure (6) 
reliee parle conduit de liaison (7) a la chambre annu- 
laire cylindrique centrale d'alimentation du dit lit cata- 
lytique. 

Exemple 2 

La figure 2 illustre le cas d'un reacteur a au moins 
deux lits catalytiques pour la synthese de rammoniac. 

Ce reacteur contenant au moins deux modules 
mecaniques contenant la masse catalytique (20) 
reprend les dispositions du reacteur selon la figure 1 , 
et en outre la canalisation d'alimentation (9) interne 
traverse verticalement le premier module superieur a 
sa peripherie, puis le second module, situe au-des- 
sous du premier module, jusqu'a la chambre collec- 
trice annulaire inferieure (10) d'alimentation du 
faisceau tubulaire annulaire (11) vertical interne du 
second lit catalytique qui aboutit dans la chambre col- 
lectrice annulaire superieure (12) reli6e parle conduit 
de liaison (13) a la chambre annulaire centrale (14). 

La mise en oeuvre des deux premiers lits cataly- 
tiques au moins est celle precedemment decrite, les 
circuits de liaison et de chauffage sont precises par 
rapport a cette description anterieure. 

Le gaz de synthese prechauffe a 200°C dans un 
echangeur exteneurau reacteur est introduit en paral- 
lel en (1) et en (2) dans le recipient. Le gaz introduit 
en (1) est conduit a I'aide de la tuyauterie (3) interne 
a travers la partie refroidie du premier lit catalytique 
Jusqu'a la chambre collectrice annulaire Inferieure (4) 
d'alimentation du faisceau tubulaire annulaire (5) du 
premier lit. Le gaz reactif se rechauffe en remontant 
dans les tubes du faisceau tubulaire, recuperant la 
chaleur de reaction du premier lit catalytique. Le gaz 
rechauffe a la temperature d'entree au premier lit 
catalytique (environ 400°C) est collects dans la cham- 
bre annulaire superieure (6), puis ramene par la 
tuyauterie horizontale (7) dans la chambre annulaire 
cylindrique centrale (8) d'alimentation du premier lit. 

D'autre part, de meme, le gaz reactif introduit en 
(2) dans le recipient est conduit a I'aide de la tuyau- 



terie (9) interne a travers les parties refroidies du pre- 
mier lit catalytique et du deuxieme lit catalytique 
jusqu'a la chambre annulaire inferieure (1 0) d'alimen- 
tation du faisceau tubulaire annulaire (11) du 

5 deuxieme lit catalytique. Le gaz se rechauffe en 
remontant dans les tubes du faisceau tubulaire (11), 
recuperant la chaleur de reaction du deuxieme lit 
catalytique. Le gaz rechauffe a la temperature 
d'entree au premier lit est collecte dans la chambre 

ic annulaire superieure (12), puis ramene par la tuyau- 
terie horizontale (13) dans une chambre annulaire 
cylindrique centrale (14) qui conduit le gaz vers la 
resistance electrique de demarrage (15). Lors du 
demarrage du reacteur, le gaz a rechauffer passe 

is exclusivement par le circuit (2) et la resistance elec- 
trique est en service. En marche normale, la resis- 
tance est hors service et le gaz du circuit (2) est 
conduit, par la chambre annulaire centrale (14), a se 
melanger avec le flux (16) du meme gaz, rechauffe 

20 par I'effluent du dernier lit catalytique dans I'echan- 
geur interne conventionnel reactif produit. Une frac- 
tion du flux (16) peut court-circuiter cet echangeur, 
autorisant un reglage de temperature avec du gaz a 
200°C. 

25 Les debits de gaz des circuits (1) et (2) peuvent 
etre regies a I'aide de vannes exterieures afin d'attein- 
dre le profil de temperature optimal du reacteur. Le 
melange des flux gazeux (2) et (1 6) remonte a travers 
la resistance electrique hors service jusqu'a se 

30 melanger avec le flux (7) rechauffe dans le premierlit 
catalytique a I'entree superieure de la chambre annu- 
laire centrale (8) d'alimentation du premier lit cataly- 
tique. Le gaz reactif entre a 400°C dans le premier lit 
et le traverse conformement a I'invention : le gaz rea- 

35 gissant traverse le lit cylindrique d'abord adiabatique, 
puis refroidi in situ, en circulantsuivantune trajectoire 
radiale centrifuge. 

Le gaz effluent, refroidi a 400°C, quittant le pre- 
mier lit catalytique, pas3e dans la chambre annulaire 

40 cylindrique peripherique (17), lechant a 400°C les 
parois resistant a la haute pression (18), lesquelles 
sont constitutes d'un acierfaiblement allie, resistant 
a la corrosion a chaud parl'hydrogene. Le gaz effluent 
est ramene vers le lit catalytique suivant, place en 

45 dessous du premier, et suit un circuit du meme type 
que pour le premierlit dans le deuxieme lit. 

L'exemple comportant seulement deux entrees 
principales de gaz (1) et (2) rechauffe dans deux cir- 
cuits paralleles surles deux lits refroidis, le lit cataly- 

50 tique suivant, non represents, exclusivement 
adiabatique : constitue le troisieme et dernier lit de ce 
reacteur. L'effluent du troisieme lit catalytique, a 450- 
500°C, estensuite, par exemple, refroidi dans le reac- 
teur dans un echangeur conventionnel a contre 

55 courant par le flux (1 6) qui se rechauffe jusqu'a envi- 
ron 400°C, 

Les trois chambres annulaires cylindriques peri- 
pheriques de type (1 7) sontseparees entre elles, pour 
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eviter tout court-circuit par des pieces (1 9) annulaires 
permettant la libre dilatation thermique tout en assu- 
rant I'&ancheite entre les circuits. 

La conception mecanique de chaque lit est telle 
qu'il constitue un module mecanique homogene, 
independant, qui peut etre empil6 aisement sur celui 
de meme conception place immediatement en des- 
sous. Chaque module est pourvu d'une ou plusieurs 
trappes de visite, menagees dans la tole annulaire 
horizontale supdrieure renfermantle catalyseur. Ces 
trappes permettent un remplissage et la vidange du 
catalyseur, ainsi que le controle aise des pieces inte- 
rieures au module. La partie superieure du module est 
equipee d'un dispositif classique evitant tout court-cir- 
cuit de gaz au-dessus du catalyseur au fur et a 
mesure que ce demier se tasse. Ce dispositif n'est 
pas represente sur la figure 2. 

Cet exemple represente le cas type d'un reacteur 
neuf, optimise suivant I'invention. 

Exemple 3 

La figure 3 illustre I'invention dans le cas type 
d'un reacteur conventionnel existent que Ton sou- 
haite moderniser suivant le procede propose, le pro- 
bleme etant applique au cas de la synthese 
d'ammoniac. 

Le reacteur comporte le m§me nombre et le 
meme type de lits que dans I'exemple 2. Toutefois, les 
parois sous pression ayant ete etudiees a la construc- 
tion pourune temperature de 200-300°C, il n'est pas 
possible de mettre a leur contact les gaz effluents des 
lits, a 400°C. II est done necessaire de conserver le 
circuit conventionnel de gaz de protection thermique 
(21) a 200°C, qui circule dans I'espace (22) entre les 
modules catalytiques etl'enveloppe metallique resis- 
tant a la pression. Cette disposition diminue le volume 
disponible pour le catalyseur et restreint les perfor- 
mances par rapport au mSme type de reacteur concu 
suivant les exemples 1 et 2. Les moyens principaux 
de I'invention sont cependant mis en oeuvre avec des 
lits catalytiques d'abord adiabatiques puis refroidis in 
situ, a circulation radiale centrifuge. 

Exemple 4 

Les figures 4 et 5 represented des variantes des 
reacteurs selon les figures 1 , 2 et 3. 

Selon ces variantes la canalisation d'alimentation 
(3), la chambre collectrice annulaire inferieur (4), le 
faisceau tubulaire (5) sont externes a la peripherie du 
module superieur contenant la masse catalytique 
(20). 

La canalisation d'alimentation (9), la chambre 
collectrice annulaire inferieure (10) d'alimentation du 
faisceau tubulaire annulaire (11) sont externes au 
premier et second modules contenant la masse cata- 
lytique (20). 



Selon ces variantes le catalyseur n'apparait pas 
dans le faisceau d'echange pSripherique. Le coeffi- 
cient d'echange thermique a Pexterieurdes tubes est 
maintenu a une valeur acceptable, soit en utilisant 

5 des tubes aailettes, ou des tubes comportantun relief 
en materiau conducteur de la chaleur, soit en res- 
serrant etroitement les tubes les uns des autres. Ces 
variantes sont moins avantageuses que les realisa- 
tions des exemples precedents mais presented un 

10 interet industriel dans certains cas. Entre les realisa- 
tions de base et les variantes, toutes les realisations 
intermediates peuvent etre envisagees. 

Exemple 5 

15 

La figure 6 represente une variante tres perfor- 
mante pour les grands reacteurs, selon laquelle le 
faisceau tubulaire peripherique de chaque lit catalyti- 
que est partage en plusieurs nappes concentriques 

20 constituant autant de zones de refroidissement du 
catalyseur. Entre chaque nappe sont menagees des 
zones de reaction adiabatique. 

La figure 6 constitue une variante directe de la 
figure 1 , repr6sentant un lit catalytique a deux nappes 

25 concentriques d'echangeur thermique du type fais- 
ceau tubulaire vertical. 

Les tubes de I'echangeur sont r^partis en plu- 
sieurs nappes concentriques noyees verticales, 
espacees par des zones adiabatiques, la surface 

30 d'echange etant comparable a celle definie prece- 
demment. Les nappes d'echange thermique sont dis- 
poses de fagon a permettre la disposition de zones 
catalytiques tantot adiabatiques, tantot refroidies, les 
volumes etant dans des proportions permettant 

35 d'atteindre le reglage optimal de temperature du cata- 
lyseur. De cette maniere, apres la grande zone adia- 
batique centrale (a) necessaire, la reaction a la 
peripherie de cette premiere zone est refroidie (r) puis 
adiabatique (a) de fapon alternee. La zone situ6e a la 

40 peripherie demeure une zone refroidie (r). Cette tech- 
nique permet d'atteindre une plage de temperature 
optimale de fonctionnement, pour une teneur donnee 
en ammoniac, qui s'6tale de plus ou moins dix degres 
environ de part et d'autre de la courbe de vitesse 

45 maximale. Ce contr6le du reglage de temperature 
permet de dimensionner un reacteur selon le mini- 
mum theorique correspondant a la dite courbe, done 
de coot reduit. 

Les nappes de tubes d'echange peuvent etre 

so avantageusement alimentees en fluide refrigerant par 
le gaz reactif d'alimentation du lit catalytique ; il est 
avantageux que la circulation de ce gaz s'effectue en 
parailele dans ces nappes. Les debits de gaz reactif 
de chaque nappe sont controles chacun par une 

55 vanne exterieure au reacteur ; ceci permet de regler 
le profil de la temperature de reaction dans le cataly- 
seur. 

Le module mecanique homogene contenant la 
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masse catalytique (20) dont les parties superieures et 
inferieures sont horizontales ou faiblement inciinees 
et les parois verticales sont perforees, constitue une 
variante du reacteur selon la figure 1. 

Le module a sa penpherie est doublement tra- 5 
verse par les canalisations d'alimentation (3a) et (3b) 
internes, aboutissant dans les chambres collectrices 
annulaires inferieures (4a) et (4b) d'alimentation des 
faisceaux tubulaires annulaires verticaux (5a) et (5b) 
internes du lit catalytique aboutissant dans la cham- jo 
bre collectrice annulaire superieure (6) relie par le 
conduit de liaison (7) a la chambre annulaire cylindri- 
que centrale d'alimentation (14) du dit lit catalytique. 

La conception mecanique de ce module est sim- 
plifies par rapport a celle des exemples precedents. is 
On constate une simplification des liaisons exterieu- 
res, du montage et du demontage et des operations 
de changement de catalyseur. Le remplissage est 
effectue en partie superieure du lit catalytique et la 
vidange par gravite a travers des orifices situes sur le 20 
fond conique du lit catalytique. 

Ce type de module mecanique est applicable a un 
quelconque des autres types de lits catalytiques, 
notamment en amont d'un dernier lit catalytique 
exclusivement adiabatique. 25 

Le schema du reacteur selon la figure 6, constitue 
un example de modernisation d'un reacteur existant 
suivant cette variante de ('invention, dans lequel on a 
conserve' le circuit conventionnel de gazde protection 
thermique (21) circulant dans I'espace (22) entre 30 
I'enveloppe metallique resistant a la pression. 



Revendications 

35 

1. Precede de synthase catalytique h6terogene 
exothermique en phase gazeuse sous haute pres- 
sion, mettant en oeuvre au moins un lit catalytique 
cylindrique dans lequel les gaz circulent de facon 
radiale centrifuge, caracterise en ce que le lit cataly- 40 
tique superieur comprend au moins deux zones cata- 
lytiques reactionnelles de type different, constitutes 

par une zone catalytique reactionnelle centrale adia- 
batique etunezone catalytique reactionnelle periphe- 
rique refroidie, contigue a la zone adiabatique, les 45 
volumes respectifs des dites zones etantfonction du 
reglage optimal du catalyseur, la zone reactionnelle 
centrale ayant le volume le plus important. 

2. Precede de synthese catalytique heterogene 
exothermique en phase gazeuse selon la revendica- 50 
tion 1, caracterise en ce que le lit catalytique supe- 
rieur comprend une succession de zones 
reactionnelles concentriques contigues alternative- 
ment adiabatique etrefroidie, avecune zone reaction- 
nelle centrale adiabatique et une zone peripherique 55 
refroidie, la zone reactionnelle centrale ayant le 
volume plus important et I'ensemble des zones refroi- 
dies ayant un volume inferieur a celui de I'ensemble 



des zones adiabatiques. 

3. Precede de synthese catalytique heterogene 
exothermique en phase gazeuse selon la revendica- 
tion 1, caracterise en ce que pour un lit catalytique 
constitue de deux zones, la zone catalytique refroidie 
represents entre 5 et 25% de la masse catalytique 
totale. 

4. Precede de synthese catalytique heterogene 
exothermique selon la revendication 2, caracterise en 
ce que, pour un lit catalytique constitue par une suc- 
cession de zones reactionnelles, I'ensemble des 
zones refroidies represents entre 5 et 25% de la 
masse catalytique totale et la zone reactionnelle cen- 
trale represents entre 40 et 50% du total de la masse 
catalytique adiabatique. 

5. Precede de synthese catalytique heterogene 
exothermique selon une quelconque des revendica- 
tions 1 a 4, caracterise en ce que le precede est 
conduit dans plusieurs lits catalytiques superposes, 
constitues chacun par au moins une zone adiabatique 
et une zone refroidie, le dernier lit etant eventuelle- 
ment adiabatique. 

6. Precede de synthese catalytique h§terogene 
exothermique selon une quelconque des revendica- 
tions 1 a 5, caracterise en ce que le refroidissement 
des zones reactionnelles est assure par un ou plu- 
sieurs moyens d'echange thermique internes noyes 
dans les zones catalytiques refroidies et places a la 
peripherie de la ou des zones adiabatiques, les dits 
moyens d'echange thermique etant traverses par un 
fluide thermique a haut coefficient d'echange, tel que 
les gaz reactifs sous haute pression. 

7. Precede de synthese catalytique heterogene 
exothermique selon la revendication 1, quand le lit 
catalytique comprend deux zones, caracterise en ce 
que le refroidissement de la zone reactionnelle peri- 
pherique est assure par un moyen d'echange thermi- 
que externe. 

8. Precede de synthese catalytique heterogene 
exothermique selon une quelconque des revendica- 
tions 1 a 7, caracterise en ce que le fluide d'echange 
thermique est partage en deuxfluxparalieies avec ali- 
mentation descendante, et circulation ascendante 
divisee assurantl'echange thermique ; puis quand le 
fluide d'echange thermique est constitue par les gaz 
reactifs, il participe apres melange avec les autres 
gaz reactifs a la circulation radiale centrifuge a travers 
la masse catalytique. 

9. Precede de synthese catalytique heterogene 
exothermique selon une quelconque des revendica- 
tions 5 a 7, caracterise en ce que le flux d'echange 
thermique est partage en deux flux paralieies, I'un des 
flux formant une alimentation descendante a travers 
le premier lit catalytique, puis le second lit catalytique, 
et ensuite dans le second lit catalytique une circula- 
tion ascendante divisee assurant I'echange thermi- 
que dans le second lit, puis le dit flux est rarnene au 
premier lit catalytique apres melange avec les autres 
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gaz reactifs et participe a la circulation radiale centri- 
fuge a travers la masse catalytique du premier lit, 
I'autre flux d'echange thermique assurant une alimen- 
tation descendante et une circulation ascendante 
divisee assurant I'echange thermique dans le premier 
lit; puis quand le fluide d'echange thermique est 
constitue par les gaz reactifs, il participe apres 
melange avec les autres gaz reactifs a la circulation 
radiale centrifuge a travers la masse catalytique du 
premier lit. 

10. Reacteurde synthese catalytique heterogene 
exothermique en phase gazeuse sous haute pression 
cylindrique a circulation radiale centrifuge, constitue 
par une enveloppe metallique resistant a la pression, 
contenant une chambre annulaire centrale (14) a 
paroi perforee, autour de laquelle sont emboitees les 
cartouches catalytiques cylindriques, constitutes par 
au moins un module mecanique homogene contenant 
la masse catalytique (20) dontles parties superieures 
et inferieures sont horizontales ou faiblement incli- 
nees et les parois verticales sont perforees, caracte- 
rise" en ce que le module a sa peripherie, est traverse 
verticalement par la canalisation d'alimentation (3) 
interne aboutissant dans la chambre collectrice annu- 
laire inferieure (4) d'alimentation du faisceau tubulaire 
annulaire (5) vertical interne, du lit catalytique supe- 
rieur, aboutissant dans la chambre collectrice annu- 
laire superieure (6) reliee par le conduit de liaison (7) 
a la chambre annulaire cylindrique centrale d'alimen- 
tation (14) du dit lit superieur. 

1 1 . Reacteur de synthese catalytique heterogene 
exothermique en phase gazeuse sous haute pres- 
sion, selon la revendication 10, contenant au moins 
deux modules mecaniques contenant la masse cata- 
lytique (20), caracterise en ce qu'en outre la canalisa- 
tion d'alimentation (9) interne traverse verticalement 
le premier module superieur a sa peripherie, puis le 
second module, situe au-dessous du premier module, 
jusqu'a la chambre collectrice annulaire Inferieure 

(10) d'alimentation du faisceau tubulaire annulaire 

(1 1 ) vertical interne du second lit catalytique qui abou- 
tit dans la chambre collectrice annulaire superieure 

(12) reliee par le conduit de liaison (1 3) a la chambre 
annulaire centrale (14). 

12. Reacteur de synthese catalytique, hetero- 
gene exothermique en phase gazeuse sous haute 
pression, selon la revendication 10, caracterise en ce 
que la canalisation d'alimentation (3), la chambre col- 
lectrice annulaire inferieure (4), le faisceau tubulaire 
(5) sont externes a la peripherie du module superieur 
contenant la masse catalytique (20). 

13. Reacteurde synthese catalytique heterogene 
exothermique en phase gazeuse sous haute pression 
selon les revendications 11 et 12, caracterise en ce 
que la canalisation d'alimentation (9), la chambre col- 
lectrice annulaire inferieure (10) d'alimentation du 
faisceau tubulaire annulaire (11) sont extemes au 
premier et second modules contenant la masse cata- 



lytique (20). 

14. Reacteurde synthese catalytique heterogene 
exothermique en phase gazeuse sous haute pression 
selon la revendication 10, caracterise en ce que le 

5 module a sa peripherie est doublement traverse par 
les canalisations d'alimentation (3a) et (3b) internes, 
aboutissant dans les chambres collectrices annulai- 
res inferieures (4a) et (4b) d'alimentation des fais- 
ceaux tubulaires annulaires verticaux (5a) et (5b), 

to internes du lit catalytique, aboutissant dans la cham- 
bre collectrice annulaire superieure (6) relie par le 
conduit de liaison (7) a la chambre annulaire cylindri- 
que centrale d'alimentation (14) du dit lit catalytique. 



Anspruche 

1. Heterogenes, exothermes katalytisches Syn- 
theseverfahren in der Gasphase unter hohen Druck, 

20 beidem mindestens ein zylinderformigesKatalysatar- 
Bett verwendet wird, in dem die Gase radial zentrifu- 
gal zirkulieren, dadurch gekennzeichrtet, daft das 
obere katalytische Bett mindestens zwei Zonen unter- 
schiedlicher katalytischer Reaktionen aufweist, 

25 bestehend aus einer mittleren adiabatisch reagieren- 
den Katalysator-Zone und einer auSeren abgekiihlten 
Katalysator-Zone, die an die adiabatische Zone 
angrenzt, wobei die jeweiligen Volumina der Zonen 
von der optimalen Einstellung des Katalysators 

30 abhangen und wobei die mittlere Reaktionszone das 
groliere Volumen hat. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, dali das obere Katalysator-Bett eine Aufein- 
anderfolge konzentrischer Reaktionszonen aufweist, 

35 die abwechselnd adiabatisch reagierend bzw. gekuhlt 
sind.miteinermittlerenadiabatischen Reaktionszone 
und einer abgekuhlten peripheren Zone, wobei die 
mittlere Reaktionszone das groBte Volumen ein- 
nimmt und die abgekuhlten Zonen zusammen ein 

40 kleineres Volumen haben als die Summe der adiaba- 
tischen Zonen. 

3. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, dali fur ein Katalysator-Bett, das aus zwei 
Zonen besteht, die abgekiihlte katalytische Zone zwi- 

45 schen 5 und 25% der gesamten katalytischen Masse 
ausmacht. 

4. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekenn- 
zeichnet, dalifiirein Katalysator-Bett, bestehend aus 
einer Folge von Reaktionszonen, wobei die Gesamt- 

50 heit der abgekuhlten Zonen zwischen 5 und 25% der 
katalytischen Gesamtmasse ausmacht und die mit- 
tlere Reaktionszone zwischen 40 und 50% der adia- 
batischen katalytischen Gesamtmasse betragt. 

5. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 4, 
55 dadurch gekennzeichnet, daft das Verfahren in meh- 

reren ubereinanderangeordneten Katalysator-Betten 
erfolgt, die jeweils aus mindestens einer adiabati- 
schen Zone und einer abgekuhlten Zone bestehen, 
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wobei das letzte Bett gegebenenfalls adiabatisch ist. 

6. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, 
dadurch gekennzeichnet, d'aR die Abkiihlung der 
Reaktionszonen durch einen oder mehrere innere 
Warmetauscher erfolgt, der bzw. die in die abgekuhl- 5 
ten Katalysator-Zonen eingetaucht und im Randbe- 
reich des bzw. der adiabatischen Zonen angeordnet 

ist, wobei die Warmetauscher von einem Fluid mit 
hohem Austauschkoeffienten, wie beispielsweise 
unter hohem Druck reagierende Gase durchstromt 10 
wird. 

7. Verfahren nach Anspruch 1 , wobei das kataly- 
tische Bett zwei Zonen aufweist, dadurch gekenn- 
zeichnet, dall das Abkuhlen der aufteren 
Reaktionszone durch einen aulieren Warmetauscher 15 
erfolgt. 

8. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 7, 
dadurch gekennzeichnet, dafi das Warmetauscher- 
fluidinzwei paralleleStramemitabsteigenderVersor- 
gung und aufsteigender unterteilter Zirkulation, die 20 
den Warmetausch gewahrleistet, wobei das thermi- 
scheAustauschfluidausdenreaktivenGasenbesteht 

und nach Vermischung mit den anderen reaktiven 
Gasen an derzentrifugalen radialen Zirkulation durch 
die katalytische Masse beteiligt ist. 25 

9. Verfahren nach einem der Anspriiche 5 bis 7, 
dadurch gekennzeichnet, dafi der thermische Aus- 
tauschfluB in zwei parallele Flusse unterteiit ist, bei ei- 
nem der Flusse die absteigende Versorgung durch 

das erste, dann das zweite Katalysator-Bett und 30 
schliefclich im zweiten Katalysator-Bett eine aufstei- 
gende unterteilte Zirkulation bildet, die den Warmeau- 
stausch in dem zweiten Bett gewahrleistet, wonach 
der FluU in das erste Katalysator-Bett zuriickgefuhrt 
wird nach Vermischen mit den anderen reaktiven 35 
Gasen und wo der FluB an der radialen zentrifugalen 
Zirkulation durch die Katalysemasse des ersten Betts 
teilnimmt und der andere thermische Austauschfluli 
eine absteigende Versorgung und eine aufsteigende 
unterteilte Zirkulation gewahrleistet, der den Warme- 40 
austausch in dem ersten Bett sicherstellt, wonach 
dann das thermische Austauschfluid aus reaktiven 
Gasen besteht, dieses nach Vermischen mit den 
anderen reaktiven Gasen an der radialen zentrifuga- 
len Zirkulation durch die katalytische Masse des 45 
ersten Betts teilnimmt. 

10. Reaktor fur die katalytische heterogene exot- 
herme Synthese in derGasphase unter hohem Druck 
in Zylinderform und mit radialer zentrifugaler Zirkula- 
tion, mit einem Metalldruckmantel, der eine zentrale 50 
ringformige Kammer (14) mit perforierter Wandung 
aufweist, urn die herum zylinderformige Katalysato- 
reinsatze angeordnet sind, bestehend aus minde- 
stens einem homogenen mechanischen Modul, das 

die Katalysatormasse (20) enthalt, dessen obere und 55 
untere Bereiche horizontal Oder leicht geneigt sind 
und dessen vertikale Wandungen perforiert sjnd, 
dadurch gekennzeichnet, daS das Modul an seiner 



Peripherie vertikal von einer inneren Versorgungslei- 
tung (3) durchquert wird, die in der unteren ringformi- 
gen Sammelkammer (4) des Biindels ringformiger 
vertikaler innerer Rohre (5) des oberen Katalysator- 
Bettes mundetund in der oberen ringformigen Sam- 
melkammer (6) endet, die fiber die 
Verbindungsleitung (7) mit der ringformigen zylindri- 
schen mittleren Versorgungskammer(14) des oberen 
Bettes verbunden ist. 

11. Reaktor nach Anspruch 10, bestehend aus 
mindestens zwei mechanischen Modulen, die die 
Katalysatormasse (12) aufweist, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB ferner die inneren Versorgungsleitun- 
gen (9) vertikal das erste obere Modul in dessen 
Randbereich und anschlieliend das zweite Modul 
durchquert, das unterhalb des ersten Moduls ange- 
ordnet ist bis zur unteren ringformigen Versorgungs- 
sammelkammer (10) des internen vertikalen 
ringformigen Rohrbundels (11) des zweiten Katalysa- 
torbettes, das in der oberen ringformigen Sammel- 
kammer (12) miindet, das fiber die 
Verbindungsleitungen (1 3) mit der mittleren ringformi- 
gen Kammer (14) verbunden ist 

12. Reaktor nach Anspruch 10, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Versorgungsleitung (3), die untere 
ringformige Sammelkammer (4) und das Rohrbiindel 
(5) aufien an der Peripherie des oberen Moduls, das 
die Katalysatormasse (12) beinhaltet, angeordnet 
sind. 

13. Reaktor nach den Anspriichen 11 und 12, 
dadurch gekennzeichnet, daS die Versorgungslei- 
tung (9) und die untere ringformige Versorgungskam- 
mer des ringformigen Rohrbundels (11) aulierhalb 
des ersten und zweiten Moduls angeordnet sind, die 
die Katalysatormasse (20) beinhalten. 

14. Reaktor nach Anspruch 10, dadurch gekenn- 
zeichnet, daft das Modul in seinem Randbereich 
zweifach durch die inneren Versorgungsleitungen 
(3a, 3b) durchquert werden, die in den mittleren ring- 
formigen Sammelkammern (4a und 4b) zur Versor- 
gung der inneren vertikalen ringformigen Rohrbiindel 
(5a und 5b) des Katalysatorbettes miinden, die wie- 
derum in den der oberen ringformigen Sammelkam- 
mer (6) miinden, die mit der Verbindungsleitung (7) 
mit der mittleren zylinderformigen ringformigen Ver- 
sorgungskammer(14) des Katalysatorbettes verbun- 
den Ist. 



Claims 

1. Process for exothermic heterogeneous cataly- 
tic synthesis in the gaseous phase under high press- 
ure, employing at least one cylindrical catalytic bed in 
which the gases flow in a centrifugal radial manner, 
characterized in that the upper catalytic bed com- 
prises at least two catalytic reaction zones of different 
types, consisting of an adiabatic central catalytic 
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reaction zone and a cooled peripheral catalytic reac- 
tion zone, adjacent to the adiabatic zone, the respec- 
tive volumes of the said zones being in accordance 
with the optimal adjustment of the catalyst, the central 
reaction zone having the larger volume. 

2. Process for exothermic heterogeneous cataly- 
tic synthesis in the gaseous phase according to Claim 
1, characterized in that the upper catalytic bed com- 
prises a succession of adjacent concentric reaction 
zones, alternately adiabatic and cooled, with an 
adiabatic central reaction zone and a cooled 
peripheral zone, the central reaction zone having the 
larger volume and the collective cooled zones having 
a volume smaller than that of the collective adiabatic 
zones. 

3. Process for exothermic heterogeneous cataly- 
tic synthesis in the gaseous phase according to Claim 
1 , characterized in that, for a catalytic bed consisting 
of two zones, the cooled catalytic zone represents be- 
tween 5 and 25% of the total catalytic mass. 

4. Process for exothermic heterogeneous cataly- 
tic synthesis according to Claim 2, characterized in 
that, for a catalytic bed consisting of a succession of 
reaction zones, the collective cooled zones represent 
between 5 and 25% of the total catalytic mass and the 
central reaction zone represents between 40 and 50% 
of the total of the adiabatic catalytic mass. 

5. Process for exothermic heterogeneous cataly- 
tic synthesis according to any one of Claims 1 to 4, 
characterized in that the process is performed in sev- 
eral superposed catalytic beds, each consisting of at 
least one adiabatic zone and one cooled zone, the last 
bed optionally being adiabatic. 

6. Process for exothermic heterogeneous cataly- 
tic synthesis according to any one of Claims 1 to 5, 
characterized in that the cooling of the reaction zones 
is effected by one or more internal means of heat 
exchange embedded in the cooled catalytic zones 
and placed at the periphery of the adiabatic zone or 
zones, a heat-transfer fluid with a high heat-transfer 
coefficient, such as the reactive gases under high 
pressure, passing through the said means of heat 
exchange. 

7. Process for exothermic heterogeneous cataly- 
tic synthesis according to Claim 1, when the catalytic 
bed comprises two zones, characterized in that the 
cooling of the peripheral reaction zone is effected by 
an external means of heat exchange. 

8. Process for exothermic heterogeneous cataly- 
tic synthesis according to any one of Claims 1 to 7, 
characterized in that the heat-transfer fluid is distri- 
buted in two parallel flows, with downward feed, and 
divided upward flow effecting the heat exchange ; 
then, when the heat-transfer fluid consists of the reac- 
tive gases, it participates, after mixing with the other 
reactive gases, in the centrifugal radial flow through 
the catalytic mass. 

9. Process for exothermic heterogeneous cataly- 



tic synthesis according to any one of Claims 5 to 7, 
characterized in that the heat-exchange flow is distri- 
buted in two parallel flows, one of the flows forming a 
downward feed through thefirst catalytic bed and then 

5 the second catalytic bed, and then, in the second 
catalytic bed, a divided upward flow effecting the heat 
exchange in the second bed, and the said flow is then 
brought back to the first catalytic bed after mixing with 
the other reactive gases and participates in the cen- 

10 trifugal radial flow through the catalytic mass of the 
first bed, the other heat-exchange flow providing for a 
downward feed and a divided upward flow effecting 
the heat exchange in the first bed ; then, when the 
heat-transfer fluid consists of the reactive gases, it 

is participates, after mixing with the other reactive 
gases, in the centrifugal radial flow through the cataly- 
tic mass of the first bed. 

10. Cylindrical reactor for exothermic 
heterogeneous catalytic synthesis in the gaseous 

20 phase under high pressure with centrifugal radial flow, 
consisting of a pressure-resistant metal shell contain- 
ing a central annular chamber (14) with a perforated 
wall, around which are fitted the cylindrical catalytic 
cartridges consisting of at least one homogeneous 

25 mechanical module containing the catalytic mass 
(20), the tops and bottoms of which are horizontal or 
slightly sloping and the vertical walls of which are per- 
forated, characterized in that the module at its 
periphery is passed through vertically by the internal 

30 feed pipe (3) leading to the lower annular collecting 
chamber (4) feeding the internal vertical annular tube 
bundle (5) of the upper catalytic bed, leading to the 
upper annular collecting chamber (6) connected via 
the linking duct (7) to the central cylindrical annular 

35 feed chamber (14) of the said upper bed. 

11. Reactor for exothermic heterogeneous 
catalytic synthesis in the gaseous phase under high 
pressure, according to Claim 10, containing at least 
two mechanical modules containing the catalytic 

40 mass (20), characterized in that, in addition, the inter- 
nal feed pipe (9) passes vertically through the first, 
upper module at its periphery, and then the second 
module situated below the first module, up to the 
lower annular collecting chamber (10) feeding the 

45 internal vertical annular tube bundle (11) of the sec- 
ond catalytic bed, which leads to the upper annular 
collecting chamber(12) connected via the linking duct 
(13) to the central annular chamber (14). 

12. Reactor for exothermic heterogeneous 
so catalytic synthesis in the gaseous phase under high 

pressure, according to Claim 10, characterized in that 
the feed pipe (3), the lower annular collecting cham- 
ber (4) and the tube bundle (5) are outside the 
periphery of the upper module containing the catalytic 
55 mass (20). 

13. Reactor for exothermic heterogeneous 
catalytic synthesis in the gaseous phase under high 
pressure, according to Claims 11 and 12, charac- 
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terized in that the feed pipe (9) and the lower annular 
collecting chamber (1 0) feeding the annular tube bun- 
dle (1 1) are outside the first and second modules con- 
taining the catalytic mass (20). 

14. Reactor for exothermic heterogeneous 5 
catalytic synthesis in the gaseous phase under high 
pressure, according to Claim 10, characterized in that 
the module at its periphery is passed through doubly 
by the internal feed pipes (3a) and (3b) leading to the 
lower annular collecting chambers (4a) and (4b) feed- 10 
ing the vertical annular tube bundles (5a) and (5b), 
inside the catalytic bed, leading to the upper annular 
collecting chamber (6) connected via the linking duct 
(7) to the central cylindrical annularfeed chamber (14) 
of the said catalytic bed. 15 
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